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Abstract of DE1 9826209 

Shaped body includes plasticising agent and binder. Shaped body comprises zeolite, 
piasticising agent and binder. The zeolite comprises zeolite 3A, zeolite 4A, zeolite 5A 
and/or zeolite X. The piastscislng agent comprises 5- 40 wt.% methyl eeiiulose. The 
binder comprises a compound of formula (I). R ~ ajkyf, aryt alkenyl, alkenyl, alkoxy or 
phenoxy R' ~ optionally substituted alkyL aryl, alkenyl or alkenyl n = 1-10 An 
Independent claim is also Included for the production of shaped the body of zeolite, 
including calcination at 180-280 deg G. 
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FrSfimgsantrag gem. § 44 PatG ist gesfeiit 

<§) Farmkfirper aus XeoRth, Verf&hren zti seiner Hersteilimg tmd (lessen V&rweftdung 
@ Dm vorfisgs'nds. Erfirtdung betrlffl e(nen Forrnkorper, 

llth f Piastlfizferffiiital »n«lBfn'derT?ite.S. wvhm dm Forn> 
kor?>&f kosicngunstia dadurch bsrsteilbar M f da&'dft* 8h> 
demfftei &*n& Vsrbindurig dsr Forms! $ 
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R we: Is u b h § no : g uns.vibstituiartes.od.er substituiortes. 

ky\ t . Aryi .AlkfcnyK. Alklnyi, Aikoxy odor Phonoxy ksI, 
W jw&fiss una'bhSrsgig'un^Uiasrt'ftuJeftes odor sybstituier- 
W Askyii, Aryl, Alkeny! odsr Alkinyi ist and 
n sine Zahl von 1 bts 10 fet, 

vvobe; dor Zsdith 2eptf:h 3A< Zbajith- 4A, ZsoHth 5A Oder 
ZsoHth X-ocler elm b&iiebigs Msschung der vorg^nannteri 
Zsoiith-Typen umfs^t. DisErfindung .. bat r ifft wea terhln .&in 
Verfaftm* zur HersteiiLmg eioes ■ cterarttgon Formkorpers 
ynd Verw«?^dyng, 
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Besehreibung 



IS 



45 



Die vcWlu^sib E^daftg ^r.nffi ctnen bbfmk<>rper> cler aas einer iReakdo-^Jxd^chnng her^ldi* watdeaist, die£e<> 
ij% v PhksiilkWi)J5^tdn^. and Bindermiiei amfafifc WsiteriliB bedfft die vxdiagend® Er£ nxkng ewx VMahrea xur Her- 
HicU^ng eines xkrarfigan For-nkdrper mad seaae %rwcHsiuag. 

Zeoilihe sind krktal&je xasktoporpse Mmcri&iaa mil tMxmm fotm^kmu te 1k#m von R^ibett^hiltmnge^ im- 
daa disss vjelfsltip iecbusehe Asweriduag, hctepaekwsisfc-bei <br Ibocfomng von Oasen; Entfensung &uchtiger$£ga- 
iimhzt Koyenws^emolfe- aus AbiuftsU'OfaeH und der TrenEmngvon 

Nac6^%.;b«r%men^fig von I^stoschiJiiungen aus-SMiih: ist vor ailibifi der M Bair&b anMbadc-,Abnd? dctM- 
ben. DicWunmvijnschie s&iibfdrasige Abneb hraatiScbE-igf die Funkdon nachpscha!!0t«f Arn5at:uren uxtd Appsxale 
■wescatlich, AuBcrctein mmn Vmb^xmtmim^ bei m Darehsf ftm& von Gases hxt \ferg^ich x;i zed bhlsdkn V&beri- 
korpern Btockvertuste auf fl die deuSBdJ.gr58BC.sind uM wfend -des Sefriebes vferiisifet& kaumn. 

XJm mmthhcm W&w.m Fonnko^ern tirfonnen zu konaan, ronssen ck;n Putvcr : in:ejnCjiiJ (km^ponnxilerm^psehdti 
Additive sugefafctt «rd$n, : wdch.o cler Rnsmrocsse cine gewisse PiMzstai yd*^ dS» vwedratuija %rausseteung fur 
das sreh aa»chBeSe«ftk FcsntigebungsvetfahrejR is*. Das Kitetlfiictoiiisfifef soiite naeh Abschiufl der Fonnpbung ttiog* 
Kphsi. dkksi;mdsbs ans der hergesidilen Form wie bei$pid'$ : v/ei&c einsm Exirudgtt enitabar sein, da herein gen nge As ■ 
telle an F?eia&sto$ea dfc sorpdvea end kaadvdsdien Higenseiiaften des fa<Hgesfclitan zeoibteeben F^iiikarpers fehv 
ftychdsien. Dm eir^irforrnsiabilen .For«ik5rper ^n erhaken, isles wmsmx mi\y&n&& daB d^r Fenian;^ BiadsmlUei 
o^ggfa) wird, Wahrend <brdch aR^H(&nden Calemiernng zmei^n rich dieses B{nda*ndnel mm Biidung 
Fes&atffbxneken. 

Bin fefahrea sut Ifeieiiuu^ von harie^bruehiesien K>Jl:a{v«a!o.r^3 aus Zeo&ben xfer IWms&Fsanlie 1st d^ispiabi- 
wdsaln derDE32 31 « Al tochricben. Ata Bindembe) wire! ikbel T€traine%ior^ 

v:on 5% vmvendei. Das ^istUkJern'dtid m Hy^^ethYlcelluiosc, ciie lix.ciner Menge von 2% efege^m wird, Naeh 
Kncten dbaer Mbch«»g win! diza in cincn ExVucter' mtfm ^d zu SlrSa®sa verpreSt. Nach Trodsnftag <ie» : : .wJcher- 
maBm hetesteilfefi RtfmkS^ wird dkser bei ^nij^r^niR Ui cinema Bereich von 400 a Cbk B(^C; -2 Smtiite iang 
caicbkrt. 

Nacliiaing bci de?:a In akser Drucksclxnlt bcschricbcnon ' ist es vor ajktn, datiml Qmtxi tier hohen Terijfkv 



raSurcn und ikf ian^en (Mcjnkrung^dauer die Hersjeli^ng tkr x^ihischsn For: n^rper sehr ko^teif • ivmi v ist. Kmm 
&l aueh dk Tatsache bc-L daB das Mischeo dex Fcnjmiasse. ijnd das Bxtrad.se^j in ^irmmn Bchmxcn durchpltihrt 
wrcfea. Wbiierbin 1st in ■neser Drucksehdri: he^.hrlebene limd^iUei lelraiaeihylortho^ilikai ein kieines Moiak^k 
wclcliss sich im 'fctieren dor Pen^sd-Zeoii-j^ ab};igerf, diese ver^pR un<i^>jnii deronsorpilve: und k^:aiydsche Bigen^ 
iicihafien bees a trach n>^t. 

In dor DB 37 38 9U A I wetden M^ak^arjijebd<ornikon>e r ans Zeolidien boschrieben, bei . wekhen in ersfer IMs als 
■BissckjsiiiiSei Kiesetoi verwenc^t wjcd, wobai die in diesem Kie^lsoi emhallenen SIOr'r'-Hei>i?n eif?e spe^iiisehe Ober- 
i!-jcho nach BBT von 150 JnV^ 4(,K) ra'/g auf^e^ea. Woitednin wcrd^n^w^iaa^:^ Kiese{«(?] 
ndi eiEisr ivlisdnusg von Btbyksiem vo^Melhylkie^ebaurciri bcsjchricben, wobel letxrere b gerSftgan Mengen (km Kk~ 
seises! ^g^eixt&fet Den Forinam^an sind (Heilirdtielzugegeb^R, wekbe eine rhedogische I'eiaabs;ian:ai3n| dcr ver~ 

Mc?menjt-1>|X Die Molckul^M>Rimik6rper wmfen durch ikirasion bergesieli-, wxjbd. -auersi. dk Pdnnii^^ g^- 
nai^bt und kcknetet vdrd una ansehiieBend in dneai >:\veiien &brsa'i» den Exlrader dbe^iiri: mrd. Die ( ■akinierajsg er- 
folates S00°C«s SOff^C 

AusgcwprociiBn naehleiiig ist es bei den b der DB 37:38 916 A! besdiriebenerj Molakula^jeb^^nnko^em, xhB 
diese in dneiirdiskoniinaieriiehea Vkfabxe^ bei sehr bohen I'^mperat^^n hqtgesteSt werden, Hiefdarch ejtohecj sich 
: d]cH^tdlm>g^kast^ Wilerhin ifii.es nachtcilig, daB ind^ver^rKteriMiscbuag vai Kia- 

seisoi -isiit Bihy bs&rn von Methyiki^d^xwn das Kkseist?! m kaMMw. Vtirm votikgl Die Ausblldung etner kontina^ 
ierbeban .Matrix daner nfcht 'moglich. Der Festsfe'ff binder laBt sich .schleebt verteilen i'm Vergleieh xu darnia ila^dger 
Form vx>r liegefiikn Binde mind. 'SdhSicflHch werden taure GIdimiitcl .m$cm&l 

Zeolithische, dureb Exmadori berge:4e!lie Forrnkdrper in Form vor? mbenkoq^em sand bis hml:c niebt konanerzleil 
erbalibeh. 

Atffgsbe der vodiegendea lirfiadtoig-lsi-ie*, ainen I^nnkorper aaf feiith-Basis and dn ybr^u^a sn seiner Hmtel- 
Ujng zur Verlxlgnng ^elien, xiic die be^annian N^ehtebe verinekien und dab>?s 2jj;sbesx>adej:a welches kosteagnnsa^ 



Dkm Axdpba wirxlemndxjngsgeniaB dadareb geloKk daB dar } v on:aktoer ius alner Reakik^smkchnng h 
w:ad ? die Zexxlith. R asd fi demtbtef end EindenilUe! utofeSE, wobe* das BiademiM erne \t?rbinduag der 'Votmd (I); 
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ujnf&SJt, in der 

R jeweiis unabh&igig unsubsutuier^ oder subsdluiertes AlkyL Aryi, Aikenyk AlkinyL Aikoxy orterPhenoxy is-, 
K jewsils nnabhanglg unsubsiiiuierfes Oder >Lib§t:iuu^rte^ Alkyi, Aryl, Alkenyj. ods.r Alkiayi tsi, und 
n cine Kahl von 1 bis IQ, vor£xigswe&e 3 bis b. bevom*g!er3 cider 4 ist. 

unci wobei dsrZeolitb Xeolitb 3A, Eolith 4A, Zeoiith 5A ester Zcolith X cxle-r cifife bexlsbige Mischxmg dc?r vorgen?iHBU^5 $ 
2SsoHiferType«i umMt. 
\tengsweise sdixd 

R jeweiis imabh;mgjg yassibstimierte* oder sisbstlmiettes C r bis C^ r > vor/.ugs\vme Cj- bis: C\y end insfeorxfcre C*r 
his Cr-AikjL (V i^'jjr^V^^s^'s^Q--^ C^-sad insbe^cfcre bis C^Ary!. Cr bis C3^- ? vorzug^vtJise C ;r 
bk Cio" nnd irxisibescjFnkrtv Cj- bin {^Alkeoyl, G^B^€?ir* vomigsweise Cr bis Qc- snd .m$b$$<stuiere- C^bis Cr Alki- io 
ny% C v hk vo^pmm Cr bis undinsbcsondere CJ;- bis Cx-Alkoxy &|fisr C$- -Car* vom3g^iss : C r bis 
Ci$:- xmd inste^nckTe bis Cio-Afyioxy* insbesondere Phenoxy> mtd 

W Jewells •ttnsbhSngig imsufesiitui^^-.ock^ sdb^i tderies .Cr' bis C-^tr* vorzugsweise Or bis^icr and kt$bc<$omiere Cr 
bis CYAlkyL bisCxtr, vorzugs weise C^- bis Cxr insbesondere Cr bis G^ r AryL € ? ~ bis IV,- mmgswdseCr 
bis CW und insbesoxKlere Cr bis CrAikenyloder € r bk € 2r ». vor*jg$wds« : <^- "bis Qr aad .iaabesosdsrc-Crfefe Cr is 
AlkinyL 

Die Verbindxirxg dec Fonnex 1 liegl dahei- je ftacb- dexu Wert, von ri als Monomer cxier in Foria "does- ks?.gte.%ea ? gege- 
benenmUs vercweigiem Qligoxners vorv 

}3ie erfendiin|sge5i)Bj?>en Ponnkxirpsr wci w ^^>r^Jlhai^twdse attsgesproehen hem Dxvjeidesngkeiten von beispieb;- 
weise 20 Nmmr otondu au£ vorzugswebe 30 NAm#oder radix, bevc^tgler 50 N/mnr 1 oder rxxehr, £xxx Besiixnmang 20 
der Dcfeckfe^gkeii wards, sine £ug~/Dx 'tsekprjifmaicfe der Bras Zvvick, IVp UP 3 455 cingcsciKl. Eiersu wnrxlen vail- 
ziyHndcis-che Jistrudafe mil einem ProbendurehtneH^er von 5 mtn aufeine Prcfcrnafige von 7 nmi iibgdii^gt Fur exakte 
xml rcc>rc?c!ii7ierbarc DriKidesiigkeitstnessungen rmdi auf die Plaapara^lciilal dor vStimMch^i d^f Bxtru<fet$. geschtet 
weritec; Die "vfesiing eri'oip bei }<jRinU£iB«pcrainr v Die Vbrkraft beiragi 1 N. Die Versuche wurden -mil ciner Frulge- 
schwincUgN; von 1 mni/tmn d:yrchgefuhrL Die FrnxKraH: wirktauf die S^flaoheri ein. 75 

Die eriindungsgerixaaex: i^innkorp^r siM jsscchaaisdi stark b^anspruebbar una eigne* sich daher ibx vie^xa!%e 
wendungSTOgijehkejten. Weiisrhm wcisen (lie crtiiKiLingsgeniiiBeii Pornxkdiper Abrlebfestigkeilen von nicbr ate 99% 
au-" Die Abnebresiigketi wurcie in AnlchnuLig an deb' ^mkabiscte Pen^y Attrition Test (Michel! W, 1 et<d„ US-?a- 
\mi 2 973 32?, 1956} iiijrchgefiihrl: 3 g vollxylindrische ?:eoH:hische PeUets nut D - 5 xi-in unci [ ^ ! J warden in ein 
verscb!ie^b«fcs K^nsi^loilgetaB gegeberj. In einer RetsehCIVp 3D)-Vibradons^:ieh}:naschine wtirds dc?r Bebalier liber :w 
20 min einar Fmquenz von (>•) ^kakneinhei^n ausgesefei. Urn erhohxe Abriebe urni eitje wirklielxkeit^nahe Ilciastung m 
sitnulierea, betaiet sich im Kcin.sn^of|g€Oi0 :<ij^i!>:.iioh dn 1-Flbanig-Stnck, Ar^eblie^enci mr<\ dor antextade Abxjeb 
ndt dneisi Sieh m? MasehenweitLvSCX} pm. bei either Frequent von 20 SKH uber einen Zeknsun; yob 2 nxin abgefre-nxL 

Bin Verstopfes Oder D&iebiidxgen von tient Foitnkorper naehgesebaileteri Agp:eg;iiert sxlerMaschinea dareh Abrieb, 
wie er insbesoikiem hex iV.5ibcilsch all xa-gen ai-f ZeoHih-Basis aulTritl/tdti nkhxax*!- Dies naachl <!ie erfiacinng%emaiBe.n ^5 
Fonrtkoxjx^r besonde-fs geeignei for den Lang^eiteitisaiz in :eebnij;chen \brnehinxigen. Dor hierxinrch ent<"ai!ende T bei 
Fe5:beXisd3XiU.n:agen nolwendige 'V^ehsel des .ZeoHih-Mafieriais' verringesi:xiie Eeuiabskoste-a der ^bo'kh lunger;', in wei- 
chen det exixadnngHgeiaa'Be Fomikorper verwende*. wird. Zus-aUdieh 1st dutch die Verwendiuig der er[indu:3g$ge:na:5en 
Poinxscorj^r ein deuUieb gedngere-r und deSmerter ]3ruclcver]asrerreiebb;^ wekhor die -Auslegitng desselben Inr >:iie jo 
weiiigefi Verwendxnigsxwecke e^bebBeh.^sieiehter i, ^ 

tl&m^ei^nde^eise m es :>ich gezeigt, daft der er! IndangsgeiiraBe Fonnkc-rper opd^alerwd&e bei Tenjpe^^ren 
nxjferhaib von 300%V vor^ijgsweise in einein lbni|>eratiirbe?"aich von exws; 180°C bb eiv^a 2$(fC cai eixderi werden 
ton* Biese T&npertor Ikgt wekab.von dersi bfeheriiiblieheii \m $tm& &&7§cknik. be^ v hne}>enerj Bereieh, Hierciureh ist 
es niogiich, die BersXelktcigskosfen cks errxnduxigsgejxiaBen F'ormkdq>e^ drastisch ab:<nsenket:. 

Die gena-infen Zeoiilhe sind ausge^prcchen k>slengunstig iierxustelien und darnber hmaus vielsei-% verwciidbsn bei- 4$ 
spieisweise ais lk>eknnngs- md Tremm$mM$i von Gasen oder orpiii^crhen. f ixissigkeitetL 

Vbrzugs wejse ssi In detn Siioxan geni&B der Forme! {[) n eiiie Zahf von 3 bis 4- vvobei vorzugsv^ei sexier Am&l der Re« 
ste R uad ~ Meihyl grower ist ih derjenige iter Resie R nod H l ~ Ethyl Das Siioxaa wei^i: vorteilhaix ebexs sehr bohea 
Araeii m UmMlg^ippm atiix LlnXer VerwendiJH^ eiaes ^oiehen Siloxans hergesteilte. Fdmikdrper weisen opiinnib me- 
eh ani scbe, ?>orpti ve and kaialyd sche Higensehaltea mL 

Das in iknrerlixKiurigrJgenaalk^n Formkorr>er verwendele BintieniitieLdcrFixnxel ((} dieai gieieh^eidg ais (jieinninel. 
Die Inneren und anSeren ( jleitmiitei, wekhe getniifi dem Stand der Ibehnik »ur HeeinfiussxHig der rbeobgisehexx Bigen- 
sehaiten der Formn-as^e zugegehen werden, er&rdejm nxxebieiFgerweise ixn liersieiiungsiiroxeB mr Er/xeinng einer 
gieiehxaMgen Vbrieibmg ein^n bohen Hehercinltag xnid damit iai^ge JKaetififtitsn* welehe dieiIersieI]nag?rkosten der dar- 
aus bergesieiiten F : orxnkox|xxr in die Bohe tmibe'n. Da erlindungsigenxaBe Reakuonsmkehnngen -wit der Wrbindnng der >5 
FonrieF(X} eniie<]ngte laieBgren^ext and medrige Hinlaufckaekvedx^ie im HersieibmgSvprx^B axdweisen.ist dss ^fe-tfor- 
mnngsverhaiten der SeakdonsEsiiscbnng beaehtilch verbesseri md der Zxmu votr weiieren (jkisiuirieln i$t nieht noxvvea- 

Die errxadnngsgexnaBen FocjnkorjX^r weiseninsbesontxere In Forir: von Wabenexixndaten aixf (5rund der grofon Ober- 
flSebe irn Vergfecb xixRstbeu^ehamin axis Zeoixih cine xleiulich verbe^sexte Sorptions kineiik auf. Sp : tiegt die.Zy- U) 
nabme an Wasser bei Messung der Soi^ipa^paxi^it in einexn Klimasehrank bei T md einer reJaXiven bexie^ie 

von 10% im Bnrxax:h von 13 Gew.-%- bis mehr sis 17 bezogen autden Rsmjkdrper, m&i drei Standexx- 'hex fe- 

wendung eines Zeoxiihen vom IVp 4A. 

Bibber wards in der Faehweii davon ausgegangea. dafi Zeoiithe nkhlxmier Verwendtxag vc^n H ilom^vM Bimteml- 
tei , weiehe reladv tener tm Vergiek: b m den verwendeierx Zexni dien jjixtd, heraixstetox seien » da diese Fbrtiikdrper a|s nur 65 
amvM^eWilieh herxustelkn gaiien, Zeoiixfte vyerden bk hente konnxierzxeii kdiglieh in Forni von FeHibetssehuttijnjgen 
verwendeu 

Bevorzugi weis; der erlindniXg s^enxaB^ I^>rxnkor}X:r ein Blnderniuel mk timm SiC^Cxehaii: von etwa 50 Gew.-% Oder 
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tnehiv be vor^ugkr e* wa §0 (kw.^fc ockTmexir, bemgea auf daagesamte BindendiieL ml Bet sokte hohsn Si(V*k- 
iMte^ werden ausgespnkhea fcohe Drjck^siigkdt^. and Abrbbfesiigkeiten ail alien, weiehe die. ^8ndung$.gemfen- 
Fomikorper fur vM8]%e tecrh niseis Anwendangen verwendbar nvaeheix, 

Vbr^agHweise aniMU das >:.ur Hersieiiuag des ^rfiixiuiipgemaBen Porrak orne^ v er wendei e Bindctnjtl^J weniger ids 
5 aUva 10 (ksvv<& Lo^enntid, besogen aur ckx psamie- Bind^niiicI, Bevorxugter tei em Ld^i.mtieigeh&it von \yenig.er sis 
5 Gew>% hi\ Bkdexaiiad< noeh l^vorcugter mt das Binde-ninci sogar losemitudkei Dies errnSglkht die Verarbekang 
de* BindendUek ohne BeriyMcMgnng k>scti3jtidN]x;^inHch^r Sich^rhoilsvor^djrif^n, Hierdarch warden/ die- Hersiei- 
iungsko&en <ks erbndung^emalkn Fornk;drper$ welter geserda 

Das.Bisdsmiffei nrxdaat weiterhin vor*u gs^^ tesbesondere kdraien sis SsKfconh3isK& Mdbylpbenylsk 

io lltohaa-EtrmM-jnen venv&ndei warden, Dure!) den Xusa&von Silikonharsen lassetrs&h die Dxuekfesfigkeiiswer& ge- 

Das Siiikonhacs kt vomigswdse Ic^eniittelfrcL Hk germger Anidl an iosexsiit^fc hitw. derea- Afcw«se{*eitsow<*l 
im SiUkonhwz ate audi ins Siloxan getnSS dar Forms! (I) fita.nfcbt mirm einErIirauKiriguag ; 4?r Frcjdukdonsteen -auf 
Grand genngerex Anlbrdea^sgen <in die Sic^ierheitsvorkehrungen, sondes daraber hifisus wird audi dne terfottnaag 

•5 der Farmkfeer m- Trc^knun^prorf urid iin CaiaafeaiRg^chntr vmrcedea. Wercksi Bimtemittei gemaB der ■ Ported 
{]} mil iA^j&if&igehatien grower ak etwa I.OXkw,*^, bezogen anf das gesatme BindenntieX few, I6^iiite{h?5ltig^ Si- 
likeable verwendd^ so fubrt die sehndie Verflucbtigung der Ltenlnei im ln:x;knuttgspro&?8 m Biases xmd RiBhil- 
clang aaf der Wkbcnk&rperobctflad^ trod zti dner Verfeiramg der exmidkxleri Fomlkdrperdurch \%fiadltigu«g des in 
dieses r&rdvt&ih&xmm Wmimtels, imhsmni&m dexart .dafS bd Iktracmten naeh Verlasstfn die Sdtex^&ehsn sieh mm 

%$ 7mttm- Un absenken (Sc;hwindiing} . Die etfitukc-gsgetnliBeG I^nnkorper hiagegea wsiseU 'd •)« • ausge^rocb^R faobe 
[\>cinstabilii;it bei dsr l^cknung und C^lcitijerung auf. 

Das SiHkoRbar?: wdsl: vorcagSweise cine PamkeigmBe von etwa 1 pn5 bj& ctwa 10 pa- auf. Sokhe ^ Silikonbarxe iassen 
sich o.|5dsiial mi: den varwcnd^i.ea ZcoLUher. unci Ha^ii^i^nmaelft temit wetoii Bindexiiiitem. misete arid verafM- 

ii5 Die edlnd:angsgcnias3exi l^raik^per wcisen voaugsweise d.ne- !>ru ckiesiigkdt von ciwa 20 N/Tiinv ader grolkf, be- 
yos^ug^r etwij 30 N/i-im 3 'oder groBer aat 

Die "eriirsifeiKgsgcii^Sfea r r onxikomer weisen <^ne nxacdniak Bcuekfestigkeii bei C^ciniexung m erne m Tt^r.pca-auube- 
rekh von etwa T'80 ft € bis etwa280°C auf. BevorcugUiegv^ von c^wa 2i)0^C 

bisi ei\va25{?( .fasvoncugter in elnemlkreicb vort eiwa 2iO"C bis erwa 235 'C. ladi^n UnjpeTSfer^mcben .vvird dne 

sa v oSst& Jdige Veraeizusg der SiUkonma: 'ri's arrcidit, lis bildet. sich em-?, triaxitnaia Aa/^iil voa kovakilieti Bn'ickef ibs .a- 
dungea Cdd-nerun^osaS a.us, an weiche der Zeolith cknMk kovalera ge blinds, kt. Werden die Tet^erahiren 
auf ob^rhaLb etwa 280% : a^5h^ «j -seixt dne- . Abspalnsng der Mcihylgrupf w au$ dejxi Bindexrilrte! eia, wodurdi die gtv 
blkieie Matdx gesdiwaahl wird inx! die Dracktestigkdt der erfinibaagsgeinaBeri Formkoiper abnimrnt. }}$ hlldai sich 
mvc ^oivaraorplie anorgarjisebe Stl-icht aus SiO;;. Bei Tenrperiiiucen antediaib von IS0°C MM hingegea dm Vemei- 
zung des Bindami ;ie!s un'd Ausbiidung von kovakn&n Bt ndt: ngea rrer In geriagera Xirrjf ange stan. I>i e VferJe ^iex Druck^-- 
festsg&iiJ der erf^a : nj^s*ejx^en Fornikoiper, weiche ijxaerhali) der vorgetianiiicn Tetnr^xiiindjereieiie eakinkrt mix- 
dm jkm* cbadiaib der Druckfesdgltel^werie der Foni'i.kijrf?er { die bei CaaMer^g&emp^^^ der 
;3ngegebane;i lejxiperaiar!>ereiehe herge^eHi w.urcfcn, Im Vergkich ^ ZedlithpeMsis, wdebe auf der Basis yon ibntsra- 
ierlahcn wfe AUapuigii o<ier aber iseihylimen Ortbosllikaten als Bindemi-iei bergesielii -we«ka, Liegi die Dnxidbsiig- 

40 kdt am em Vielfaehes hdher. Die er:<idbaren liohca Dnt^kfesligkaiiea der dfnxdnj^gem^^ Mhmn vor- 

tdWtmveise da^ daB dk irt ike thermJscfen vvet^rbebaadluag der )kmteper zu beobachtende Sebwifukng und 
die durcb dkse aa jigeldsten Xtigeaspannungen dex Xixtrudate ausgeglkhen werdeia Kiercbirch wexdext Ri^e *>der dergki- 
ehan in den ernndung^geixiaBen R>rmkdrpera verxaledea, resalikfi eine- • be.rvwrag^nde Obarrlad^enqualiis?: sowie 
bervoxragemk meehamscbe Eigenschal to der eri)ri(iungsgemaOen Tbrxakorper. 

45 Das HaHiiO^exixUltel kt vorxugsweise -cits' (klliil.ose-Hihea ein Pol ysacch a rid, ein Myviriyklkdx?!., Starke ^kr cine 
Midnge Misehung: d«r vorgemu^ten Makiiaiim. Besonders bevopugt i^: ate Pi^'MerautJel Me&ykei!do^. Ifee 
FiasiiSkkrmitkl sjtkI m V*mm IMkh. W<rf^t die Liquidphase der Reakfionsrxtteehung, bemdiend' aus: ^i«ser uad M&- 
snMmmn&i, mt EzT&dlmg dzr ernndungsgesMBen Fonakckrxif mz genrjge Anteiie an Flast^xienninel, ksbeson- 
d^-e an M^ihyicefeik^s? m(,.m wird eiae nar ^mtkheri<k Facixistabiliiili: iaidvAusuaU d.es Bxtaidaies an$ denxB^tra- 

50/ der erhaiien, Bd einer Kktrusioa von quadradschen ^00 ^Hen/incJr (ca. 62 Zeikn/etir) Wabenkorpera geiiiiiB der Br- 
fmdung jstein Melhykeiluk^egehab. von eiwa 10 Gew.-% oder mehr, be voraig ter erwa ] 5 Oew,-% ? bezogexr auf dieau* 
g^efKkWassem^ Bd Verwendang von Mdby I cellulose als Piasiifijaeriaiuel wkd d;^ Defonsmtions- 

verhaiteg dec Heakiknsmise hung weiierhin ptwitiv bednrln&t. Die FiieSgrenas wird erfxolit and der HinlaaKiruckvedast 
<fe8.-ExirudstC8 wkd deadkh vexmtederu tmh erbab; ein fonnstabiks Bxlrud:^ Hkrdurch wird dn gcringexer Dn3ckab> 

55 Ml exiilang der.DSse erhab:^ vwxfureh sich die Rdekstaulange im Exi^der verringeri. Ak Poige e^ibi mzh dn geris3- 
gerer Scbereinsrag in xfer Dn^kauftauxone-. der EKini^teebneeke. Bs wind weaiger Warme dksipien xmd ei«e Brwar- 
rvmag der ^eodthi sehen Forixirnasse wml venixitskn, 

i:4.Res:kdon^misebm>g nxnfa&. votzugswd^ vvei^rhh) als (ileitmiiiel Waeteuuteioncn nndi^ter F^ttsay retm$eto- 
gen. Mit dlesca kann eiri rhevkgj«cJ>e Fdnabsdmihvmg der et'Xlttdungjjgetrjaiaen FornxkSrf>e>r yo^eno^m$t5 warden. 

6a Hke ;>o!ebe kaan jadoch mch Ms\m dnreb die Zugabe einer VerbitM-iufig <ter Host JXid (I) emai^n werden i^i die (]idl- 
mmi relanY tener siiwj, fflwm bet ¥vmM auf diese. die Ikrs^bmgKkoslen der eriindangsgetnaika Fomikdqxj welter 
gesenkt werxkni, 

" DiezLirrkrs^liujxgriererSndung 

ndiiel h) dam Ameij von etwa I bis e-wa 35 (kv/^%/Zeobili in mmm Antdl von etwa48 bis etwii 9t) Gew,-% and da$ 
65 FkMMemu^ei in einein Amil von etwa 5 bis etwa 40 (kwM, jewdb bezcjgexi anf die gesamte S.eakLiomtniseto5g, 
Bel : : Vem^nd.urig derardger Reakiionsxni^bengeri mt Herskl^g- devS: erfiJi<Jt3n|^gem^efj Fctaiki^pe^^vertka Vontir 
kikper tmi hervorragendaa sc^piiven, kalaiydschen und Fneehani sdxen Ki&enschaften erhsita-d, VbmJgsw^i^ isr die Ver- 
bindaiig der,For}Xiof(0: in einexa M\z& von eiwa 2 hk eiwa 25 <kw.-% beypr^igter eiwa 5 bis etwa 20 Ck^v-%, i>e^ 
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gsn mf: & R^kdonsinischang, In cfer Reskiiaa^Hiisciuuig v<>rb:mcb:L Die die febi&ieng der Far&sel it } efiihalisnde 
R^^ti^mwhutJg wejsrbei feea Meager* ein opdinalcs JJeibrmatti^syeffeah^G wShread dear Formgebuag auf. Die 
eKb3daags£ea;a8en ft$nnk:aqx;r erfeiehen ici dieso.n'3 Iteeich rwtJiasib DryckSbstigkeitsw&ite, 

■Das BitidcialUel bes&ht vorztigswesise bus s'iner Ve&lndunjg. tier FormCCD. 'Dutch \fer&ehi auf weiiere Bindennaei 
ai« such Gkaminei wexderx die. H£reie%ng$ko:sten. des eriittdungsgem^kn Fom&orpers gesenkl Weiierhin welsen die 
&tt$scbild$lkh mx mm Vex biadnxig der Foxntei (I) fc&ge&elkeri ^ru^dungsgemeBen Ftokorper ausgaseicbrieie sorp- 
iiva ma k^taiydsche Big^nschaftca und mscharusche Fesiigkeiien uiif. Dureh die bervorrugtfnders Defonnti?ix^s^igen- 
scbtfisR der ReakdcRstJiischung wMn-end dem FomigebungsproxeB werden geringe Dnickve#u's.& eralang des Wabe*5- 
m?k?M$* gsntessen (47 bar bd m - 4 kg/h), 

\%?ugsweise harder crfindungsgemalBe Foniikdrper die Fonn eines Wsbej&ftrpers. Wabenk;dq>ar nxii boher Zdi- 
dichie weisen dne ^xiretn groiBe Qberftacbe im Wrglefch zx\ m&zmi Vomikikj^tn, bei^>idsw$$e *q Fonn von Flatten 
aef, wi>dureh die k&t&iytisehen and ad&orpdven BsgefSHehaften., febesoncbre die Kinetik &e? ^Ad&otption, dex eHbxlungs- 
gemotes 'Foymkorpsr drastkeh verb^sert mil S&lbsi:vets£&idHch ban der erfinda^ge^mBc Fornik^tper ?wch in Form 
voh Rqfehen, ZyUnitei, Kugela, Fabletfer^ Ringexu Flatten ^ 

BielMmdtsng betsfft weiferhirt cm Ves&hren *ur Bsrctdtuag dues Fonntepexs efheben sas einer EQakHossini* 
scb«ng> dteSfcolxrti, Piasdfeiecixtatel aad'Bb^mittd.mit^crR^rmcl (I) 
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UJiifaSi, m der 

R jfiwd:5.J3nahhikgig' iirssubstilubrl^ xxk;r Ht)b$diu:bft<>s Aikyl , Aryl, Aikeayi, AlkmyL Alkoxy oder Fheaoxy i$i v 
R' Jewells lauibh&igig linsoibsiittiicriiss ixkir su&stilujertes Alky], Aryl Alfesnyl oder Aikmyi nad 
a sine Zahl von 1 bis i.0, voreagsweise -3 'bis b, bevor&igter 3 Oder 4 1st 

wahti der Zeoiiih Zeolitb -3A, Zeonth 4 A, Zeoiiih 5A oder Zeotflh X cxier cine beliebige Mlschung dt?r vorgenarwuen ;>> 
■ZeoHth- iVpen .ismMt und die ^rbindimg der Fonnei I p mich deta'Wert vorj n ;ds Monorner Oder io .Fortn iang- 
ketiigcKi p^menmf^ vexxweigtee, Oligomers- vodiegi, 
wobui ra dieseiti Verfsbren 



- m ebieni ers^n Scbriti ekie Reakdonjfnnscbung am Zeol.i& > Barn B?jerntsitel uM Birjdernit^I Jierge&teOt wlrd; -40 

in sfcem xvv^ilen Schriii die->e fektionstnistbiirig exirudiert wlrd; end 
■ ■ In eineru ikhtzu Bchvhi das Extruder b*i eic^r'Tempei^m- in einetn Bereieh von erwa lB0°Chls &m -2§0°C cisi- 
dniert svird. 



^rzugsweke sb)d 

Rjexv^t^umbb^Rglg nnsuh^tluderieH i^icr subsiit:Ldcrt^ C- r bis € 2 ^ YOrzugsweise Cr bis Cir imd insbe^dere € 3 - 
bis€v-Alkyi bis C^r? vo^egsweise {■-(;■■ brs C^r ixfsdifi'sbesondere (.V bis ('urAtyl, C?/ bis C^r, vomig^.weLse 
bis. C : .ir nnd jn^bespndere CV Ws <"$.-• Alkettyi, .C 2 -his C:^-, vor^ugsweiseC?- bis € ? ^ r and insbesondere CV&s : (^-Aik> 
hyl, C|- bis Czir* v^c'KU^yds'e Cr bis C-o- und ai.sbesoedere Cv- bis ('k-ALkoxy ockr Cg- biK C^- ? vs;>rxngswei?«; bis 
( - ; r and .insbesoTMisrc? <V bis-Cip-Aiyloxy, ie^be^ondere I^beeoxy, and 

R' jeweibs eaabhaagig ensubsdUJien:es oci<?r s ubsiii ui cries Qi •■■ bhC^y, vor/.tigsweise Cr-bfeCjo* and insbesondere (.!:- 
bis CvAikyL bbC^ r> vorzag^weise CV- bi^ C[$- ecu! mteoni:iere(V; bis < hr <V ^ s vor^ig^weise Cr 
bis C : cr :und insbe^ondere Cr bis CrAlkeayJ c<to Cr bk t'2cr> vacxngsweise Cr bi s C \ \r md insbesoedere Crbfe C>> 
Aiklnyb 

Der we^eadkhe des erbxa&ngsgena^^ daB die Cakimemog btti Ifemperaiarea iq 4- 

nexti Bereicii voneiwa /ISO^C bis t*iwa 2S(f<J(iirccl)geruhrlwird, 

^owcfhi kcnxunerxiell erhsitlicbe I ? e«lbe1:tschuttunpn ae$ Zeobtb ais ancb im Stand der Teehnik beschriebene Form- 
kdrpex werdes bti Ibmgemurm von misdestens 4{)«3%!cKbr tnebr, in ailer Rcfgei bei'ienipemtarexi ^wbehea 5(MfCund 
?(KfC ? eebiniert. Diesb hdw« TeinperaHiren be<Mr.g«.% einen sehr heben Ene^ievarbriinch bd der FTer^jfeng dec 
Schiinnngen teft", Fbmikoirper, Dutch- %nnek!ang dicser htjhea Ten^.ratumft bei d&nx ^lindungsgenvaBen Verfahree 
k<5nnen : die Kersicliisngskosien der Fo.cx«fo^|>er slK^dsch gescfikt wsrden, 

Wdtsrhui wete die in diesbixi' TcxxQ^e^-isd^e^Jch'-^^ iiti^-rtaa Fonnkdrper tservesrragejute nuxihatiisc:h>?. und,^>rplivij . 
FigensehaHen auf. 

Die Fisirnsbfi kann mm&l in ein^m Bin- Oder .Zwei-Sebneeken-ExJriider afo aneh in einem Kelbenexiruder vOi|>e- 
nomtnen wcrden. 

%^3igswse wird der ersis uad: xweiie Sebn-t. de«- erf uiduagsgejasBea Verfah-^a^ konUnidedich dxirchgelxthrt. Diese 
kontinnierisohe Onrchi'ishrung, die Compouadieumg (Aulbereitung) dc?r ein^lneri Rezepnjrkoiupoa^ntea uad <lie 
Ausformuog-der Fbrnuftasse geseMebt in dneni.Schri^, kann ..bei^ptejsweisc nut cmcm gieieiisianig ^henckn Zvvei-. 
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Schnecten-iisiriKier v<>rg^5omiaan warden. Der gidcMnmg' drehendey diehtk&amende ZweL^h«{H:kmexif«iier (an* 
gierl b&i dksera Kcnzepi sitnulfsa-.a-ls Misahaggrept Uad Druckg^cisior fur dm Strangpressea der Wabsnexsradaie, 
Die dn^k:^rKoi:J|x>iienten der feikts^sini^hiing werden im Rale von in Fidvecfea yorliegenden Kan^xmenien 
(Pbxsun^enxaJXel nxui 2&d&th) liber graYifiictrisc]ic; ]>c^jorungyn zuge8peist > t^e1:lC!sdgkeiien (Ws&ser uad Bxadexaitfcd) 

5 Qber Membran- h*w, Kislbenpumpem .Die koarinuicrtiche- Hersf^liimg :cbr Fanal0q>er gemSB dexj* ^IktduKgsgemlto 
tefahren srteM die WistsehaiM&hk&i des gssamtea \iTfahx^r?s;erh^hIic h, Hkrdu ret wxrd v^tedga* siaB die geknetete 
feaktknsMbchisi.g in eiaenx sustolfchen. Sdhnft : .\ix cstnen Exirucier Sfecrfuisi wsisten mug. DieserSchnttist aalwraJig 
ami kana anter UmslSndea xur Vbranrei mgu rig dar gekneieten R^iiofl&raschung fehren una 2U Ver^ndrntngfisn der 
rbeologbcbea Figeaseaa^xen dec Mischung sasch cfem Kneten tUhnsn (Laaer:^b), 

io Iter ^rlU&.Sfch'rittdes erfin&fogs^tsiS^ WrMsreas ward bcvonsugi bei siner Ibmparator inefosra Bereich von esws 
200%! bis ema 'tWt^ durci-gejfCib}:!, WM die Caleiniexuag m diesem T^mpe-ratujfe'c^dd) durchgafiibru so wexdea 
Dnickfestigfceirm'to )x>mtk<>cper erhalten, weiche deMich hoher siad sis bei C^eidsrung auBeriialb dieses Ten^era- 
i.yrbemjche«. Auch die scaptivca imd ksialytiseht?B Sgenschaften der bi^^dito-yorak&per wekan in dieses* Be* 
reHcb e?pdmafe Wens aaf, 

13 Seib& veratandtieb kann ^vischea dem'sweke-n. nnd dntxm Hdmi des edifKiuagsgeifvilBeri \fosfahress cine aais&xiiehc 
Itockx&Qg der Hxirodats vorgenomntsa werden, 

Die Erfekng hetdxlt weitemia die Verm^ndnng der erftndimgs&ensaBea Fornxkorper &ar llwkt&ng, Kemdmonk- 
xuag< Reiaigung und-Tirennitng van Cktsexa Flu^dgkeaen andDanrpfba> Die Regenerierung der sGiebersxa&n verwende- 
:m Ihmkdifot kann entwedex dimh Drucfcwechsei veribhren., Waxiaebah&xdiaag Oder Reinigung mil Lasungsxaiitsin 
so and anschfiefkader Trockrsnhg sriblgen , 

Die crfirsdudg&get^Sert aeoHthlscheri Fbmikdrper koanen beispfcJswd.se mit aieera RoteAbsK^r ai.s zwsiie Suafe 
^urHnifareang ■de-F'Ri?-s:isiH-htc verweixbi werdea. 

BbeafaHs kon^en die ^Hilikchen Fonnkorpc^- ^rlhx'kuiif^g von PreiBluil ve-rvvendet werd^n.Die iuit-d&'rPn^hl«fi 
m dm i>fucki.uftsysta ■ ji einiretejjde- ! : %uehiigkeit kinder? .sieri: bei KoiJipj^sior^/I3ekortif>j"es5k)n and kmn durcb aa* 
75 sehneBen-ie Karro-^ioa di^ Funkuon des Systems bedntrachtjgen. vSo kaxtn durch den Hiabai) des cafindungsg^nSBer. 
2eo&3*isch:en Fortak^pe^ ais Adsorbeas "das Whiter a«s }jr»B}si.uf\systc-men > pseumaliseheti Anirieben utsd Steuecua- 
gen etafera^ un<? d^t-it'Xo^osioa umerdruek; wenka. 

V Wuitechia kenn der ediadung^geraaBe Forrhkorper in dec KalieraitieItH^ktu:.ng in F(;!KW«freies3 KOhlaggregaiesi ver- 

weedei werden. In Peseta Fall 1st keine fegettcration-des' t-rfindiaigsgemaBetJ Fon^orpe-rs noiweadig. da dassen Kape- 
30 ®sk. zzhfi bis ^ni>ebn jahi^ betragi. Balm Schliebaa .eines Ka^ieraiUelsysleaiii vvahread dar Montage kenatnl c-s re^ei- 

nxaBig zmi Hiauag von Feecaiigkeii:. Dureb die Varwenditttg oes eilindeag^genaliderv R?riaicoFpexs ^-ax Ik^knnng d^s 

K^temindsweBlef: dxe dadareb entstahendea Kaehteti^ verraiciiea. 
Die r ik)ekanng nnd dzxmt Wi^nuixbsraiachung von gebranchtetn Kallennttd kann mil fliiie ms edindu^gsgem^ 

Ben Foc:ak' : )rpers ;ds .Adsorbej' erfolaen. Die Regeneradoa des Adsorbers wird dureh vine Warraebebaanlang arreiebL 
35 Diese erbadeagsgexafi^en Feraikorper keVanen aueh wr Haisehwefeiung ((jexeebsunierdvdcknngi von liussigea 

ien^va^sex^a^fe sis Spruhteeatreibx|as (z, B. Banm) banutK werden. Fine Rirgeacjraaoa konxatf hier aiebi: ia Fragc\ 
Bine wdtexe Aawei^iuag deir edinduagsgeraaiSen F-orrakorper hi. in Luftxerleg'ungsan^^a. ?ji seaan^ in daaen Sbak- 

amit misod?fcrt nnd dadureb eine Sane^a Anxaieberang :& B . der Aienxiuil slaabadet. Die Regansmtiofi kaixn ^enaisah 

ex^bigeriv 

4i) Deii weijeren karm der ^r(indi3ngsganiaSa Fonnkoxper each in Klinujaxikigen verweadai wander;. Hierbei werden die 
Adsorptions bm\ V^iiaxjipxun^seniba^nexi ansgeaa^a uai Wiu-me w znmgvn bzw. mxtm kanlen. 

SchbeBneh iiiBt ^acilder ernndaagsgemaBe Formkorper -ais jonenaxtstaust-her in VVxtsserantharinngsaaiagefi eiaset^n, 
bei denea der gewCtedste HiTeki dxireh elaan Caicinxa-Nasrinxa-'Ba^d3 exxieii wird. 
Biese unci weixere Vbrieile der varbegenden Hriiadung werdea im weiterea anband d,er RekpMa mm Abbilduagea 
45 dargesielk. 

Die Abbiidaageq zeigen inx ein^einan : 

Fig* I EinfinB v.;5n Meibyislk.-ssin aaf <ne rbeofegiscben KenxigroBen FJiaBgren^e und BinkaMruekverlusI:; 
Fig, 2Dn.ickfesxigkeiiea iter. arlinctijngsgernaBen Fon.nkorpe-.r, bergesteiit. aas £aolilb NaX; 

Fig. 3 SetJvritedufig von. WabanextAKxat^ NaX wahread dec Trot-kaang bei unterscbiexbiahen Mikrowd- 

sn ienlasKieagen; 

1% 4 AdsuxpiioKg verbal ten von Felled, hergaKtelll aits Zeoliib NaX- 

Rig. 5 Druckfengk^ Formkorpex; bergesfellt aus Zeoiim 4A; 

f sg. a Adsxnpuonsverbalian von Reikis, heagesteiit.aus Zeoiith 4A; 

Fig* 7 Adson>doasvaraaiiea von WabeGaxlrtjdsten, hargesteib aus Zevxi;b4A; 
S3 Fig, 8 Scbaaakeakon^ai fur eine kondmaerliehe Diirchfishrwng des; VMabrens. 

In den Ibigencbn Beb^elen wiai : Methyieeliuk^ MC 12000 (Firraa Aquaba) ais B&sti'kierraiad vehvemjefc, Wd- 
lerar ^estafKkeii der Reakikaisnraiebxiag 1st Wassea 

AU Ba^denxdiielwmlMethylsih MSB 100 (Pirma Wackea venriebea untar (ia-r Bej:aicbanng SILRBS®) vet- 

vvea<k-t. SILRIiS MSB 100 M der Metbylestar eines Geuusehes versebiedar^r oligoa^rer Methyl kbsekauren uad sm~ 
m gitti: umz Hyxbxtee mid Kbndeasatioc ?M ciaentharteft Sftconharx. Dseser Madxylsik)xanedxer entsprichi der.Pbmiel 
(]*) rak n gleiea 3 bis 4, wobei die Reste R ubenviagend Maubyiresta Kind. Das Molakaia^ewich? betragx eiwa 4B0 g/xao}. 
bis ei: wa 600 g/nxol Dar Lase ■mtieian- d\ cies ia den Bai spieian varwendeten .Metby.lKtl'o^andhars MSB 100 betragt ma^ 
ximal 1:7%, jedocb kmn <geser MeehyMloxanefear aach li^etniiteiM yon. cfer Hnna dicker bexogen wardea. Bel Vbr- 
wendaag von MSF \<&a}& Binciexaitbi xst der Zusaiz von SiHkonhsrMn nicht -notwendig, 
m In Fli I tstdex VMl\& des Mathybiloxsnethers MSB 100 auf <Be rheoJogisdien fiaangrfS&ai F!ie%^n?,e ynd Bin- 
lan fo rack veriest der RaakbonsjxdKCbuxxg wjede^egaben, Reakiicsnsjuisehnn^n . ohm Meihy^iioxanetbar wei&en dne 
hofce Fiiebgreaxa una einen anBerordeniiich hoben Drnckverbjsl tin BngaxigHbexaieh des Iktnicte aut Dnrch Beirni- 
scbang dies MeihyisSoxaxiaihers MSTilfX) verbessert sich das I)e;forn5atioKSvedxaiiea der Seakdoasmiseann^ entsehei- 
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werden cedu;<br$£ Werte sowohl far die FHeBgrens® &is aueh fur dm IMtetifdnKkmrhm erhabsa. MSB iQO'ist dasuit ein 
hei-V(M3geTKks (Iieittnit^: tmd d^ Ifeakibnsrmsckmg feiar r kefees vveileren &fcate* an sor&ligea (Ibimutteia. Wd- 
ierMa verae&l M&hyMtext&as^ MSB 10Q : •vortdJI^ilkrweisc wahrc-nd. dcr -Cx?n-?|>oucjtfeiung and dm Ponnpbimg 
siehn Brsi kn Calcink^Jngsschriis Jiadel erne Wrnetaung stall. 5 

Emo beispielhafis aligsmeirceRe die Bersteiiung to erlindungsge^ 

Z«k^MkX--%p beinh?to. 280 # eines ZeoHdi*XiTyps, wobei dteser 1(5 €jew>-% ■ passer enMk, .10 bis 40 g Meibvleelkr 
fese MC I20CXX bevor*ug; 25 g, Metbylsibxaneiher MSB 100 10 bis 90 g, bsvoraugf 20 g; unci 100 bis 250 g Wsi&c& 
bevareugt 170 g, Wxai &in i^oliih-X^IX^) ink ehi^-tJi gedngeren bmhoh&ren WksKergchaltv^rvv^nto. ^0 tnnB entsprtv 
chand mehr oc&r weniger Wa&iar £tf gefUfrri werden. Die awgegebcne Wassernienge bang! vof n Beiadung>grad to ver~ in 
werokier* 5?A^?lit hpu ! vc:cs m, 

li)nc aJlgsmeine heispielhafte Rtaktiensrnlscjmng fur die HersiUtlinrcg von eriifidungsgexaifer, Fonnkdrpere m~ 
nan Zeolilhca des A-Tv-ps bei^haliet 200 g -Zeoiifc vom A-1Vp, M^Jivlraftidose- MC 12000 meinem Anieil von 10 bis 
40 * bevoraagt 25 g, kfebyfciloxanether MSB 100 in ekuM Aiiteil voii 10 bis SO g and sinen .^fess^Rfiaf vow 70 bis 
2(50 g^hevorcssgt KX) g, bei fewcmung von Zeolitbpidvcrmii clnerWsLmT'be!«iuog imBeasich von IS (few;-% he*> is 
•g$i> suf die Gesatatniasse des Zeolilbcn, 

Zur Be&irnmnng dsr Druckf asdgkdl wnrde eine Zug/Druekpriif msscftine der Brcna Zvvlck, Typ 111 5 "1 453 eingesetzi, 
•Htaa svBidga vt&^ifadriaehe Extruclats mil eineja Ftobendurchn^ser yon S ratn-.aufdac. FcobeniSsge yon 7 mm ab- 
gslgngs, Fikexiikie nndreprcxiitfierbare DmckfestigkeiUmessungen m\& auf die PiabpaniMitai der Stiradaehen der Ex- 
fra&ae geachlet werden. Die Messung erfolgt bei Rainmemr^nnru\ Die Vcnknsft ben%- 1 N, Die Versuche worto ml >>) 
eincr Pr^cschvvbxilgkcii van 3 nixri/iain durcbge-lihrt. ]>l.e IVufkrafi. wirki auf die Sdr-jiachen dn, 

Bei^pki 1 

Rs -ivue^c cin Fonnkorper aus einer Reakd.oa^.ms;chun.g ise-stehend &m 7ml\\h NaX in ciner Menge von 200 g ? Meiby 1- 25 
cellulose M€ 12800 m eiiw Menge von 25 fehyisiloxjmcther MSB 1(X) in dncr Mmgx von 63 g MSB und 'Wasser 
In citea Amelt von 160 g herge^tellt. Die C:>ir t po\ificfcrixag und Formgebung m dneni Wabenkorper crMgte in dncrn 
Zwei^chneckeivExmider ZSK 30 der Fa. Werner & Pf&kfar bei cmer .Drehssahi von 50 U/njkv. wc-bci die Zylind^ 
scbusse <tes 'ExirUtos mm Tznip&t&xit von IS^C aiihveto. Bel dor Verarbeitnng ta«B- e.u?e ai^tpicte3do: KiVhkng 
dsr Zybniierscniirise gi?jichiei wcrdexu da Mc^tby led Msm bti 'In rjiper^:nren groBer 40- 'if J- sJiors nogdkn unci ieilxveke ifcr 
W>^5ierrbckhaltevenno^en veriiert. Der solchcsrtiiafSen hergesfeUte } ; orxnko:rper wurdc obnc vodiergehe^de IVocknung 
hd ciner '(c;n3pcr<i!.uc vor? 225T ttsr ^) inin, cak:inierl. & wfe dnc DfuckMgkest von elwa 46,7 N/nrf auK 

In Ffe2 kukr Veafomf der Drackfe^igkeii in Abhiingigkeit von d^r Caicinterungstenipiiratnr gn^ign Znrn Wrglcjob 
wird die AbbSjiglgkeii der Dmckfesilgkeit von der €a)cif!ieru^gsteinpemtur b<^i -'dnettrPonnkoEper angegc-fies, welcbor 
aa&tait Methylsiloxarjether MSB 1 00 Atiapulgitv e-in Ilindcinitlei auflbi%$is TeiraiBethykJrthasiHkat (TMOS) entv 35 
Mir, gemessen, Fnmer wird der EinlluS einc r erhobren Menge. m Me (bykilox a nether MSH 100 (35 g) bci an^>nsten glen 
c her RexepU-r auf die X)mekfetigk.cii. wiedorgegeben. Win Fig* 2 e.m:nommen werdei) kann : weist die Dnickresdgkci;. it: 
einem Bereicb von 200 bis 22S°C ein Druekresdgkeitsni;mnmn) nut .Itii gesaxtten uatersuchten Ifcmpnranjrbnrcieb Ue- 
gep «iie Druckibsdgkeiten des .Formkorpers deudicb hoher ajs diejenigen to imler fewendung von Anapuigit b^.w, 
TMOS he^estditcVFomikarpe^, Xm ])niekfeiigkdl:smasjii;uxji dcs Formk<5fj>ers uberinn-i dm I^iJckfcsJigkeit des er- 4i) 
!) ad^ag^gerxiaB bergesielb en 'f ^tmfcospers dfejeni ge dns R^mikor-^ auf Ba$is des Tonbindeim«d : s b'm. 1MB inn eih 
V'bb-acbe^ Bei Verwendnng des Methyls bsaneiherK MSB 1 00 irn Vbfgldch tmi Bbxie jrdileln mi %mm% few. TMOS 
konnen detach deutiieh hohnre und au^ge^eichneie Fe^dgkeiLswerte bei gleiob^eiiig geringorern BindendiXeianieii er- 
xtelt werden, Hjesdiir^h Miskh der Aateil an adsorpdv akdvem '.ZeoJith ini Fonnkc^ter cdiohen und damii die .ajfeotp? 
uven Higensehalfen der I^rcnlcoxper erisdhen. ^ 

Fig. ;Vmgi die Abhaagigkeit der I.Mgentolerung (vIJu to geiniiB Bei.spki !. hergesteliten Waben^rpes In 
Fro^enl m Abhangigkd; -vors der Zeit bel verschiedencu Mikroweiienieisnaagen. Es wurden hkvbsi mm. geniilB Bstsipiel 

1 befges&llfe Wabenk&per 1 und 2 an xwei umersc hledlieben Mei3punkEen i ujxi 2 : welche ;^einandnr nm gedreta 
smd, vsrmcssscsa CBezeidxnudg: Wal>enkprper 1, gemestsen : an Mel^telk I : l/l ; Wabenkorper l 4 .g«jnes®exi : .an Me&telle 

2 : 1/2 as\v,). Langeniindemng i.st ein MaS fnr die Sehwindung und die d$mt taduxierten MgeaspapjuTigeij tm Wa- >o 
beesStjcR Die im^rsuchien exsrndiecten Wate?k<)?per weisea eine Zebdicbio 40D Zefa'inc^ (ctwa 62 Ze-i- 
len/exn^) and einnn i^adradsdjen Quer^bniri mlt einer KantenJange von 40 mm imt Bei eH3erMno:oweIkn!ei$l:iing von 
450 Wm wird nach etwa 25 r?»n. keine weifepa i-LfagenScderimg mht benbae]^tet. Die likigenandemng Ix^trlgt maximal 
ctwa U%, Bei einer Mikroweljonbi^^ing von 900 Wan biagegen 1st ebe Langenandernng schon naeb 12 min meht. 
niahr niiebwelsbsr, dsr tliaxinjate Werl inr die I JmgeiiHritlerving beiragt ebenlklk et;wa 1. .7%. Diese Ergd)m^se zeigeru S5 
da0der RjnaIcorper nur dner n:inu^ wiiirend dem Trocltnungsschritt und der C'ldexnierDng uniediegen. 
Die (inreh die gehwindung hervorgnrufeen Eipns|?a!mungen werden durcb die aasgeseiehnefca jnechanisehen Druck* 
feslxgkeiien ausgeglkben. "Der Forxakorper weist eint? glade, ri&ireie -QberfJSehe ant 

]3er ber^i^ielne Fo : rrnk5r)>er (NaX-Peilets) wurde adsorpti v in der "Weise- eh-iraklerisien., daB er einer refedven I'-eudjte 
von 50% und elner deiinierten lemperaiur von ZiX- im Kiima^braak susge^e^t wurde. Die ^Vksi^ulbahrxte des Mo- 
ii&nschen fe die Clewieh^lmabtJie toselte geniessen, Hierdnrch sind Anssagen. ilber die Sox]> 

ticjnskapaxitat md die Sorpdonj>idnedk des exlrndiertct! R)rmkoipers mogUch, Der Focinkorper wurde xuer^t bei einer 
Ifejri^ramr von 2WC uber einen Zei^raunj. von 2500 nun aktiviert und anscbHnBend i^ie Misssung durctgefukl Wie in 
Fig, 4 dendieb m. .seben i^l, weir der I^fnikorper .cane-'Bdsdang nntWiKser von etwa 18 (k-w,-%, bezogen aul die 
Milsse desPorsuko^rs, auX Bin unter Verwendnng von 6'3 g Metbyijaloxanetber MSB FX) bei an^nsten gideber Re* 65 
zopiixx und %rfalrcen hefgesteUter Fonnkcrper wei^i eine Beiadnng mil etwa 20 Gew,~% Washer aui; Bel beiden "Re:<ep- 
i'ur^n wird naeh etwa.-? f 5 ^mnden .das Bebidangsraasknura ereefcht* 
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Es wurde els Pom&orper in Ponrt voc? Wiib<:ak«>cnern md Pelid-s unier %^sndupg vort 2(50 g: Zeolids A nut elsex 
%<s^rbeiad«ng von 5 Gew 5 -% ; bezogeft at: f chi^ Zeoadspalver, 25 g Methykdiyk^ MC 12300, 35 g Me&jMoxase^ 
5 her MSB 103 und 100 g Wasser bergesiellr, Di^se Rsskdoxisxmsebung wnrde in elaeni Zwd-Schaeckcn-Ex^iKkr wie In 
Beispiel 1 besohnebej: bel siner Temperaiur von 14*C staasgverpreB;., AnscalieBekd wurde der Formkdrperim Faiiedee 
Her^eDraig von Wabenkdrpern bci ic^Ciar 60 ann. ? im PaOe der HmteUuag von Fdlets bei i(X)T, 200^; 250^0, 
3#C und 400* Ceddniert Bs warden Wabenk^rper nut 400 ZeOea/indf (etws &2 Zellen/cHr} herge.*ela\ 
Wie-sus Fsg, 5 erssehlUehy weist dcr:&oktenato hetgesteilta FoHdvorper (Pdiei: ocier Wabenkoxper) trin Dn&kie- 
se stigkei&ni&xiaitfn* ia emem Beadeh zsvischen 2(X) un& -225*0 aui; Seine- max made DruekksUgkell bea*agi e-twa. 

Ad^fpiioasve^halten feerhsfexten ?eUe& ist in Bg* 6 gexeigi, DieMessuKgen warden bei dnerliMperatar von 
23T and eiaerrelaCiven }Whte von 50% durehge&hr*. Es warden verseniedeoe AdsorpdoaskuryeEi bei ynterschWJi- 
ehea <>kinimjr A g^mptT^rexi. der Mcis iMgeaonxmea. Die Aktivterung erfolgsa bd 200*€ uad e incr 60iiiinutigcn 

15 Ak*iviesaRgs<Jauer. Wie aus Fig. S tTsieMicli,. wehen <fie untersch5ediich c^dni«nen Probea naeh elwa 50 'Stolen el- 
sen aiMarata Wervder Bebdang mii Wmmv ml Im Fall eiaer Odd aiemng bei. 4(XfC betr%t dk? Beladimg maximal 
etw-iJ IS GeWv-% WassGr* .&?»a$sa au f dte. Omm&msse <ks Foraikorpers, Alkrdiags wdsea bei jjpkheu Tsm^ratures 
ealeinierte Fonnkdrpsr ralauv sehtechte mecbanisehe IfgemsdiBft&n^ lasbesortdere Drackfesiigkej^wene, auf; Bd 
250°C eddnierte Probst- wdsets eine Bekdang nut Wasssr mi Bereich von ei.wa 13 Gew.-Sk be^ogea aur die (fcs&msv 

20 /masse Fc^mkikpefs, auf, 

Fig. ? zdgt das Adsor|>&>asvethaten des getnaS Beispiel 2 herge^eUien Wabenkorpers, Befits nmh 3 Siurjden is* 
das M^iaiiim derBekdiiag cies zeoiiihi^hea %beakorperH nnl W^^x mm^i. Die Behdung beirilgi, m Abhi^ngigteii 
voadea Akuvkrangsparaa^ten^ (2^%dkjn.eu«xiaiiger'AkdA IB Sluaden bei 180X bis zar viecmaligcn Akd- 

vkairig ^wischea I80"Cbi^ 24()' :, C aber l8axid24Stnnden) xwi^chen etwa ;4 aadetwa 17Gew^% Wasser v be^>geaat:f 

25 die (^mtin^se- des I^orrakorpers. Im Ve^kich fig, 6 xdgi ^ich, daB d^s w^bentxjnaige Hxiradat aal (kuad sdaer 
gK>fen <3berflaehe eine rai Vbrgieich za den Pellet deadleb verbesrien:e Kkiedk aafwdst 

l«1g, I zaigt da beispielhata Sehaeckento^e^: & das konlinakdidje eriindangsge^alk; %dahren xur llersteilang 
von seoiiiJiisd-ea } : ocrakdr[>cn] (KB: Kne&bcL SMB: ^ehneekearaiseheleaie^J. D:aier ^rweadi-ng ei)^es denistkea 
SehaeekenkonAe^ts; siad die xeoQtbiseben } v ormkc5rper ko^exsgiinsitig and einfseh bersteHbar. .djj.dk Kiersttslltmg <kr Re • 

>o akaxia^axlsenaa^ wdebe in aOer Regel dards Kwete'a der Misebung erfclgi, und me llxjrusitsr* <[!e^rReakd<)fLsaii^hang 
kciabaakclkh durehgeuihri werden. 
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/>5 k F0rrnk6rper, erhailen :ais c^iaer ^aktioa^nasehting, uttda^end Zeo.iith,. I^lil^lc-matte! und BhidemiJkk da- 

dsifds geke»s3^ekh«^ daB'das Biadeaiiltel eine Verbirsduag derF>;>nael (I) 



R'O-Si-0 

S 

• OR 



R ! OR 
S i ~~ O 



R 



Si - OR m 
OR 



n 



u&t&Stj ia der 

Rjeweik- aaabhajjgig uambstitoiertes a&x "si^luwites.Alkjl, Aryl Alkenyl AHdnyi, Aikosy cxte-r i%ecs«xy hi t 
R f jewells urud>bangig unsubsiiUaenesoder suhsiitaieries AlkyI, Aryl Alkenyi^krAikinylis^ und 
a due 2ahl voa 1 hk 10 ist, 

55. wobei der Zeoatir Zeoli ih 3 A, Xeoiilh 4A, Zeoath 5A Oder Zeoiidi X oder dne beiiebige Mi^ehang der w*genamv 
•en Zeo[b:h-'iypen ainfeSt, 

2, R^nkorper naeh Ansfraeh 1> dadureh gekem^iebnet, daB ihs. Birsdexaittejl sixim SiO>-Geba!i von etwa 
50 C^\v."% Oder mefen bevorzu|i etwa 60 Oew^% oder nsdir, bezogea auf <iss gesamie BiodettiiUel aufwdsL 

3, R?nnkdfperaac:h Aaspraeh 1 oder2, daivrch gekem^ekhneu daB das Bincleixditxi wemgerids eiwa 10 -Oewo%, 
ik> beix*gea aaf das gessmie BitKienattek an I.csejrditel eathak. 

4, F^korpernaeh daein der AnspKkhe I bis 3, dadureh gekeniizdehrteE, daB das Blade mitM SMIkrjnasirze u?n- 
■jTa.8t. 

5* Fbrrcikorper aaeb Aaspruch 4, dadureh gekennxeichneL, daS das SlHkotihacss ISsenuUelfrei ist. 
6. Ponakdrper naeh A-osprueh 4 oder 5 ? . (Mi rch gekenazeiehaet, daB: das Siakoahars: eine ParJkelgroBe von dwa 
65 1 ani bis ewii 10 ans iiafweist. 

?, B>nnkorper aach dnein der Axtspradje I bis 6> dadunch .gekeanxeiehnet, daB der Fortakdrper eine Draekfestig^ 
kd1. voa etwa.20 NImrxr csier grdBer, bevor^ugt eiwa 30 Hfmr? oder grofe.aufweisl 

B> Fora:ikdrper aaeh dnera der Aaspruehe I bis 7, dadareh gekean^ddinei, er bei dn^r 'i^raaeraiar m eine-m 
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Bsreseh von €iwal80%*'bss riwa280 c '€ He*g estc-i i.t worden isi< 

9. IfomikStpst aachednscn <ter Attspriiche ]. bis 8,. tkdursh piejitixeichact, daB das .Kastl^rimaitiel Cellulose- 
Fiber, Fdysaccharfel FoiyvixiyMkoJx?!, Siarke ocier sine klicbigc Misehuag cler vo^eri^sien' Ved>iriiiun§e:a nn> 

"10, Fonnkoipor n&eh Aasprticfc 9> .dadiirch gekennaciehnet, da8 das Pbssiifixierrmtiel MeihylcelMose inrdWt- 
It Fornikorpernach eiiiem dsr Ansprttche 1 bis W ¥ dadurch geke^n^icbnet, daB dm R^ikdonsxnbdii«% sis Gfcat- 
ixiiUei Wachsemislsionen uod/Qder l^.tmtrem.is<:h^©» unxfiiBt. 

12, Fc^diC&pfern'ach ommxi det AnsprMie 1 his It dac&reh; gc&eB^ctesk <ja8 d& : Bifedem;ttcsl in eiiiem An&il 
von etwa l etwa 35 Gew,-% ? der ZeoiiJh in. einem Midi von ctwa 40 bis sfcwa 90 Oew.-% ua&ddas Plas&fixler* 
mittel in -cxnem Auteil von eSWii 5 bra cMwa4(} begogsn anf die gesamts S^ktipnsnuschung, in dor 
lieakdori&tmschung c&Mlifcn sind. 

13, Fomikorper nach einem der Anspriiche- 1 bis 1 2, dadtirch gekenn^ekhnet da£ die %fbimiiiftg der Bomiel (I) is 
einem Anted von sfcws 2 bis eiwa 25 Gew-%, bevorzugt stwa 5 bis $ftva 20 G$w.-&, beKCggs auf dfe Reakdonsird- 
■sefe'iBSg,i« der Reaktiorist:SJ^chutJf voriieg*. 

14, itenkorper nach einem ckr An&priichc I bis 13, dadureh getenxeichnet, daS das'8m^miil*l ans ikr %rbin ■ 
dung dear Bonnei (.0 Nsiejit 

1.5, 'ForiiSkor|3ter naeh cinem der Anspruehe ~\ bis- 54, dadmx'h gekennsekbne^ da& er ein Wabenkorpec 1st. 

1 6, VerMreii Kur IfeteUung eines I-brnikdrpers ms einer Reakiiorj^niischnng, iratfesaad XeoHth,. Plasiifldetmttr 
tel und BiiidetJiitiel dor Forms! {!}' 

OR' r R I OR* 

1 

R'O - Si - 0| - Si - O I - Si - OR' ra 

OR I R 

n 

index 

R jewcils ynabhangi $ w^ixbsilmmm oder mema Alky I Aryl AlkeayJ, Aikiny t Alkoxy oder Phenoxy 1st, 
R' jeweils unabhan.gig unsiibsliinisrtes odsr stib&kniersss Alkyl AryL Aiken yl <>cier Aildnyl ini, imd 
tj-eine:58ahl von I bis lO ist, 

wobei der Z^diih Zeolijh 3 A, Zcoiith 4A, Eolith 5A oder Zeo^ith X oder eine -beliebige Mischu^g dcr vc5%ertafin- 

wohei d;js Vi>ri;ahri?:5 ibipnde Schritie un-M; : 

- in dimn: ersim Schdtl di^ Ifeieilung ekter Reaktion^nischung aus Zcoliih, Pk$iiitert)UUi5i u»d Binck- 

in eincid wcttxn ScbrlU die BxtimiOR 'iHe^r ^.cakdonstnischarjg; unci 
» in dneaa-driiteB -Schria das.C^Icinicr^n des Bx-rud;^:e$ bei ekier Te-mprsiur is emeni B%mich voa.«iwa 

17, Vbr^mrei:? nach Anspmch 16, d::durch pteia^i'cte^ d&B dcr e^tc- and xwdte Schnti k6fitinmedkh--d«tchg^ 
Sihrt werde:n, 

15, 'Vbr&br^ nach dmm <ter Ans^ruche 16 odor I?> dadureh gekeRnxeichi^t, daS derdnite ScbxiU bei dncr Tcjxi- 
pe^&tur ir? cin^m B&rdd? yckj ctsvu 200°C b:b etws -250^]! dtu'chgefiihrt wird, 

19, %rwend.u-g aiacs Fornikd^rs nach sinem-der Ansprucbe 3 bis 15 zur IhKJkaung von Ga^ii, wobei d^r be- 
fad^ne- Rifiokorpcr vof^ugsweise entweder durcb eine Wanx^bebacidkuig c)der durch dti Brack\vtx^eiverfahre.n 
mgenerieri wird. 

20, Venrai&ffij} dnss Fqrtnkarpcrs nach shmi dcr A^priito i bis 15 mt TrQi&nmg von. Fins^gkdto und 
])anrpfcn ? wobctdcr bebdene R:nnk6per thesmusch- regenmert- wcrcien kzm y insbesottdert* foci der Aufbeix?ilurig 
VOfvKiilt^niii-cifi, odsr-fin nlcht in regen^rativer Bp^bbamt:i^'dng^siyJ;w<i ? in^besondexe bci (ferTkjck nmg vera 
.Raitesniud in gcschlosseiietu Ereislauf' 

2L Vewmdmg $\mz Fonnk5rpers : nach ej ; n«m .cl$5r Aospriiche. S. bis 15 xuf • Bntschwefdang von (issen, insb^son- 
ttee voa TreibmiUeln -ur SjarSlKfcxsei^ vor^up'wdse Biiiaj^ wobei die swkweftihtittjgjc ^f-bincinng ver/.isgsweise 
durchd^s Fomik^per fKisorbiefi; wbxi. 

22. Ve-r^cfidi^. sines E?rmkcjr^ aacb; «?fiera dor Anspruche I bis 15 ab S&k^M&otbsr eaier Lya:<eriev 
gun.^aaal^gCj inshesondcrc mx- Rraougung s^ucrsicsil'ang^rcicherisr Atenduft. 

23. Vb-wndung (iines Fornrkdrpe^s nach drtetn: der Anspmch^ 1 bis 15 in Klmrssnlagcn. Adsorher/Desqri?«s; 
wobci die Aifeorpdons- und VerdampiimgstMithalpien inHbe^nderc zum Wlmn&x und Kuh\m hmuM. wc?rdc?ti. 

24. V^nvendung §mm. Fonnkofpera ..nach einc^ tier 'Ansprtiche 3. bis 15 in,Wass^^d)Mungsaj^agen die nach dem 
Pdndp iks (McdLm^Natm-ni-R?neriausianscli arbeitcn, weird der loncnausiaitseh insbesondem im R>r:^drper 



DB 198 26 209 A 1 



Nuromer: 
int DA 



€ 01 e mm 

9. Dssernbar 1999 



FIG.1 

i 




Methylsiloxan (Gew. %} 



ZEiCHNUNGEN SEfTE 2 



0E 138 2620$. A1 
€018 3$6G 

Si. Dazsmbgr 1999 




^ujuj/M us i^onssi^mo 



ZEICHNUNGEN SEffE 3 



Nummer: 
EnvCiA 



9, Dumber 1999 




ZEfCHNUNGEN 4 



emu mm 

SL-Dezernber 1999 




Nurnnw: 



S. Dumber 1909 




m, a A cats woo 

Gffeniegungstag: 8, Dumber 




"M3Q Uf SUiUBUn2j®SSD/v\ 



Nummer: 
\ntC\h 



D£l9826-2QdAt 

cm® mm 

9. Member 




%WQ us 



eujqtjunzjsssDM 



ihtCi* 30/00 




« 

UL. 



fit 



3W §1 




311 
till 




si 




* WW 

PI Pi 

SS3 



ill in 



